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では DFTによる hfcc計算を展開した。B3LYP法は近年盛んに化学分野で用いられるようになった DFT計
算の手法である。種々のラジカル分子について，B3LYPは水素の hfccをほぼ定量的に再現するが，炭素，
窒素，酸素などの hfccについて，実験値との一致は必ずしも良好ではない。第 3周期原子の hfccについて
は，さらに悪化する傾向が見られる。本研究は，このような DFTによる hfcc計算の問題点を解決する試み




の式を修正して hfcc計算に適用した。第 3章では LPN恒等式を用いて C，N，O，F原子の電荷密度とス
ピン密度を計算した。さらに CH，NH，OHの 2原子分子について核上のスピン密度を近似レベルの異なる





れまで hfcc計算に適用されることがなかった Gill96交換汎関数や One-Parameter（OP）相関汎関数など新
しい汎関数が用いられた。また，運動エネルギー密度に依存した Parameter-free交換汎関数による hfcc計
算についてもその定量性が検討された。第 2周期原子に比べ，第 3周期原子の hfccは汎関数依存性が強く，
特に相関汎関数によって hfccが大きく異なる傾向があることが示された。特に第 3周期原子を含むラジカ










の hfccは現状の DFT計算の大きな問題点であるが，著者が初めて hfcc計算で試みた G0-OP汎関数は第 3
周期原子を含むラジカル種についても良好な hfccを与えている。以上のように著者が示した理論的方法は，
量子化学計算を大きく進展させるものであり高く評価される。
　よって，著者は博士（理学）の学位を受けるに十分な資格を有するものと認める。
